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Abstract 



It is proposed for an integrated high-temoerature fuel cell (SOFC [solid oxide fuel ceim initially to prodi 
least one planar base body, comprising three mutually adjacent functional layers of the fuel cell, from c 



luce at 
green 

sheets, to pile up the latter, if desired with further functional layers, to form a'stack and, finally, to press and 
sinter the latter to form the fuel cell stack. The composite (laminated) bodies, which are presintered If 
desired, have a higher stability than the corresponding individual layers, with the result that the latter can 
be made thinner. A special sealing process makes it possible for the fuel cell produced in this way to 



operate reliably with a high efficiency. 
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Prurungsantrag gem. S 44 PatG ist gestelh 
I <n^9rierte kera.ische Hochte.peraturbrennstoff.e„e 

naren Grundkorper aus drBiJ^n^n^ u P'a- 

nellen Schiohten d^r ZLnstonZ,*'^"''^^^ 

erzeugen. diese geqefaen«nf=M f"* ""^ GrOnfolien zu 

sintern. Die gegebenenfl^l, '*'P'««sen ""d zu 

besteen eine hfihero St«hn>-?^'.'"**'**" Verbundkorper 

Bnze/schichten so da/^e?dun?«rt «"««ndBn 
. Wnnen. Ein spezielles AbTrL T2 «"«9««hrt werden 

.einem hohen Wirkungsgrad ^""'^^ "ei 




ty 



Die folgenden Angaben sind den vom Anm-lrf„ • 

Anme.de, e.ngerelchte„ UnteWagen en.nomn.en 



J DE 43 07 967 Al 

Beschreibung Schicht b rf I ^ 

KanaiengefQhrt.dedurcheinenkeranMscrefFeS^^ werden milssea Dies erfordert eine hohe MpSun^ 
is^ voneinander getrennt sind. An den EJektroden weT nf ^" zwischen den einzelnen. benachbarten Sn 

^^Ss^ . ^^^^^ 

noVctfgtX^a^^^ rn'"'^'''""^^'"^'^-^"^--'P^chen/uS!;2 

Fur den Gastransport sind pro Brennstoffeelle zwei 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Festelektrolyt-Hochtempe- 
ratur-Brennstoffzellenmodul, welches mehrere in Serie 
geschaltete Festelektrolyt-Hochtemperatur-Brenn- 5 
stoffzellen umfaBt 

In einer Brennstoffzelle lauft ein ProzeB ab, der im 
wesentlichen cine Umkehning der Elektrolyse darstellt 
Die Reaktionspartner der Verbrennungsreaktion, nSm- 
lich der Brennstoff und der Sauerstofftrager, Qblicher- 10 
weise Luft, werden in riumlich voneinander getrennten 
Kanaien gefOhrt, die durch einen keramisclien Festelek- 
trolyten, der auf beiden Seiten mit Elektroden versehen 
ist, voneinander getrennt sind. An den Elektroden wer- 
den Brennstoffmolekiiie durch Abgabe von Elektronen 15 
oxidiert bzw. der Sauerstofftrager durch Aufnahme von 
Elektronen reduziert Der Festelektrolyt weist eine lo- 
nenleitung auf und dient zum Stoffaustausch. An den 
beiden Elektroden des Festelektrolyten stelit sich dabei 
eine Potentialdifferenz ein, bei der der fur Elektronen 20 
schlecht leitende Festelektrolyt den KurzschluB verhin- 
dert Er muB daher eine niedrige Leitfahigkeit fur Elek- 
tronen und gleichzeitig eine hohe Leitfahigkeit fur lo- 
nen aufweisen. 

Um am Arbeitspunkt der Brennstoffzelle eine Qber 25 
die Potentialdifferenz einer Zelle hinausgehenden Be- 
triebsspannung zu erhalten, werden mehrere Brenn- 
stoffzellen in Reihe geschaltet Dies erfolgt in einfacher 
Weise durch Obereinanderstapein einzelner Brennstoff- 
zellen, wobei dazwischenliegende bipolare Schichten 30 
Oder Flatten aus einem sogenannten ICM-Material (In- 
ter Connection Material) die elektrische Verbindung 
zwischen zwei benachbarten Einzeizellen gewahrlei- 
stea 

Ein Problem bei Festelektrolyt- Hochtemperatur- 35 
Brennstoffzellen (SOFC) liegt in der Auswahl der fur die 
Brennstoffzellen verwendeten Materialien, die den ho- 
hen Betriebstemperaturen von beispielsweise 800 bis 
1100*C bei gleichzeitig hohen Drucken des Brennstoff- 
gases bzw. des zur Verbrennung benotigten Sauerstoffs 40 
von bis zu 16 Bar standhalten mussen. So entstehen an 
den Grenzen zwischen unterschiedlichen Schichten 
Probleme mit Interdiffusion, wodurch die Eigenschaften 
der Schichtmaterialien verandert werden. Durch unter- 
schiedliche W^rmeausdehnungskoeffizienten der Mate- 45 
rialien wird auBerdem die Festigkeit und Dichtigkeit 
eines Brennstoffzellenstacks gefahrdet 

Ein Losungsansatz, mit dem zumindest das Problem 
der unterschiedlichen Warmeausdehnung gemindert 
wird, ist eine voll keramische Brennstoffzelle. Dabei sol- 50 
len im Idealfall alle Komponenten im grOnen (nicht ge- 
sinterten) Zustand zusammengefiigt und anschlieBend 
gemeinsam gebrannt werden. Durch das Zusammensin- 
tern soil ein fester, mechanisch stabiler und gasdichter 
Aufbau erzielt werden. 55 

Eine solche voll keramische Brennstoffzelle ist bei- 
spielsweise aus einem Artikel in Proceedings of the first 
international symposium on "Solid Oxide Fuel Cells", 
1989, S. 307-316 bekannt Grundlegende Idee ist es 
dabei, die brenn- bzw. sauerstoffhaltigen Case in feinen 60 
Kanalen zuzufiihren, wobei die Kanale durch eine 
mehrfach gefaltete Schicht gebildet werden, die ahnlich 
wie eine Wellpappe zwischen zwei planaren Schichten 
eingebettet ist In einer Ausfuhrung besteht die mehr- 
fach gefaltete und den Gastransport gewahrieistende 65 
Schicht aus einer beidseitig mit Elektrodemnateriai be- 
schichteten FestkOrperelektrolytfoiie. Die Zufuhr der 
unterschiedlichen Gase kann dabei innerhalb einer 
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Schichtebene erfolgea Oberhalb und unterhaib der ge- 
falteten Elektrolytschicht sind planare, beidseitig mit 
Elektrodenmaterial beschichtete Folien aus ICM-Mate- 
rial (Inter Connection Material) angeordnet, die sowohl 
zur Abdichtung des Gasraums als auch zur elektrischen 
Verbindung zweier ubereinanderliegender Einzeizellen 
im Stapel dienen. 

Nachteilig an dieser Struktur ist zum einen die Anfor- 
derung, daB alle Schichten in einem einzigen, gemeinsa- 
men Sinterschritt in eine monolithische SOFC Qberfuhrt 
werden miissen. Dies erfordert eine hohe Anpassung 
der Sintermechanismen und eine Kontrolle der Interdif- 
fusionen zwischen den einzelnen, benachbarten Lagen. 
Daraus muB im Prinzip immer ein KompromiB von "gu- 
ten" und "schlechten" Eigenschaften fur jede einzelne 
Schicht in Kauf genommen werden, so daB eine Opti- 
mierung aller erforderlichen Eigenschaften fur den 
Langzeitbetrieb einer SOFC von vomherein sehr 
schwierig, wenn nicht sogar unm5glich ist 

Zum anderen ist die Herstellung einer wellpappearti- 
gen Schichtstruktur, das Zusammensintem unter Beibe- 
haltung der Formentreue und die gasdichte Abdichtung 
sehr schwierig, da sich eine innige Verbindung im grii- 
nen Zustand durch zum Beispiel Verpressen der 
Schichtstruktur aufgrund der Bruchgefahr verbietet 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es daher, ein 
Verfahren zur Herstellung einer vollkeramischen Hoch- 
temperaturbrennstoffzelle anzugeben, welches einfach 
durchzufuhren ist und zu einer Brennstoffzelle fOhrt, die 
insbesondere eine hohe mechanische Stabilit&t und eine 
erhohte Leerlaufspannung besitzt und zudem die MQg- 
lichkeit bietet, optimale Gefiige der einzelnen Kompo- 
nenten bei moglichst geringer Interdiffusion zwischen 
den Schichten zu erreichen. 

Diese Aufgabe wird erfindungsgemaB durch ein Ver- 
fahren nach Anspruch 1 gelost Weitere Ausgestaltun- 
gen der Erfmdung sind den Unteransprilchen zu entneh- 
men. 

Die erfindungsgemaBe Brennstoffzelle wird somit 
vollstandig aus Griinfolien aufgebaut Zur Erzeugung 
der in der Regel aus Yttrium-stabilisiertem Zirkonoxid 
(YSZ) bestehenden Elektrolytfolien kann beispielsweise 
das groBtechnisch beherrschte und kostengunstige Fo- 
liengieBverfahren verwendet werden. Damit ist es m6g- 
lich, die Elektrolytfolie extrem dunn herzustellen, bei- 
spielsweise in einer Dicke von ca. 15 bis 20 p.m. Eine 
solch diinne Elektrolytfolie ergibt einen minimalen 
Spannungsabfall und hat somit nur geringe Leitfahig- 
keitsverluste, womit eine hohe verwertbare Betriebs- 
spannung und somit ein hoher Wirkungsgrad der 
Brennstoffzelle gewahrieistet wird. Die Stabilitat der 
dunnen Elektrolytschicht wird durch die Erzeugung von 
Verbundkdrpem, das heiBt durch Einbettung zwischen 
zwei Elektrodenschichten zusStzlich erhoht Mit einer 
dunneren Elektrolytschicht ist es auBerdem mdglich, 
den gleichen Wirkungsgrad wie eine bekannte Zelle mit 
dickerer Elektrolytschicht bei einer niedrigeren Be- 
triebstemperatur zu erzielen. Damit verbunden ist eine 
niedrigere thermische und mechanische Belastung der 
Brennstoffzelle und somit eine hohere Stabilit&t und ei- 
ne langere Lebensdauer. 

Da sMmtliche verwendeten Schichten eben sind. las- 
sen sich die Schichten im Stapel gut verpressen bzw. 
laminieren, und somit ein guter Verbund der Schichten 
im Stapel untereinander erzielen, was fiir Dichtigkeit, 
Stabilitat und Lebensdauer der Brennstoffzelle von Be- 
deutung ist 

Fiir den Gastransport sind pro Brennstoffzelle zwei 
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nicht fertiggesintm rs^n/l^^^*" ^^'^P^'s noch sbn zwischen -^^^^ ^V°' *e Interdiffu- 



Dabeizeigen 
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Fig. 1 und 2 zwei unterschiedliche Anordnungen von 
Verbundkdrpera im Stapel, wahrend 

Fig. 3 einen fertigen Hochtemperaturbrennstoffzel- 
lenstack zeigt. 

Fig. 1 zeigt den Aufbau eines Brennstoffzellenstacks 
aus NIP-und PEN-Verbundkdrpem mit dazwischenlie- 
genden Gastransportschichten G. ErfindungsgemiB 
wird zumindest ein Verbundkdrper zum Aufbau des 
Stapels verwendet, vorzugsweise jedoch zwei unter- 
schiedliche, wie in der Fig. 1 dargestellt 

Die einen Verbundkdrper bildenden einzelnen funk- 
tionellen Schichten sind keramische Griinfolien und aus 
einer Suspension der keramischen Ausgangsmateriaiien 
bzw. Komponenten in einem organischen Binder, die 
auch als Schlicker bezeichnet wird, hergestellt Mittels 
eines geeigneten Verfahrens werden aus diesem Schlik- 
ker schlieBlich Folien erzeugt 

Geeignete Verfahren sind beispielsweise Foliengie- 
Ben, Folienziehea SchlickerguB, Extrudieren oder ande- 
re Qbliche keramische Verfahren. Besondere Vorteiie 
werden mit einem Folienziehverfahren nach dem Soiu- 
fill® Verfahren erzielt Mit Hilfe eines besonderen poly- 
meren Binders werden die Folien in bekannter Weise in 
einer Dicke von beispielsweise 500 ^im gegossen und 
anschlieBend gezogen. Unter Beibehaltung einer homo- 
gen Verteilung der Keramikpartikel und ohne daB sich 
die Zusammensetzung des Schlickers bzw. der Folie an- 
dert, lassen sich die Folien bis auf eine Dicke von 2 p.m 
strecken bzw. Ziehen. Dabei kann ein Feststoffgehalt 
von bis zu 60 Volumen-Prozent eingestellt werden. 

Auch mit den (iblichen groBtechnisch einsetzbaren 
FoliengieB verfahren lassen sich dunne Schichten erzeu- 
gen, was insbesondere fur die bipolare Schicht bzw. das 
ICM I von Bedeutung ist Da sich eine dunnere Griinfo- 
lie besser und dichter sintem laBt als eine dickere Folie, 
kann so die fur die bipolare Schicht I erforderliche Gas- 
dichtigkeit erreicht werden. 

Als Material fur die bipolare Schicht I kommt ein 
modifiziertes Lanthanchromat LaCrOs in Frage. 

An das Elektrodenmaterial werden je nach Elektro- 
dentyp unterschiedliche Anforderungen gestellt AUge- 
mein wird eine hohe, Qberwiegend auf Elektronenlei- 
tung basierende elektrische Leitfahigkeit gefordert, die 
f iir die Anode noch hoher sein soUte als fiir die Kathode 
(grdBer gleich 10^ Sm"^). Bei einer Betriebstemperatur 
von beispielsweise 800 bis 1 100** und einem Druck bis zu 
16 Bar muB die Funktionsfahigkeit der Elektroden ge- 
wahrleistet sein, wobei die Anode einer reduzierenden 
und die Kathode einer oxidierten Atmosphare (zum Bei- 
spiel H2 und O2 bzw. Luft) ausgesetzt sind Die Anoden- 
schicht P besteht beispielsweise aus einem Zirkonoxid/ 
Nickel-Cermet (= ceramic metall), wobei das Zirkon- 
oxid vorzugsweise mit bis zu 10 Mol Prozent Yttriums- 
tabilisiert ist Der Nickelgehalt im Cermet darf dabei 33 
Volumen Prozent nicht unterschreiten, um eine definier- 
te und ausreichende elektronische Leitung zu gewahr- 
leisten. Ein optimales Cermet besitzt eine porose Struk- 
tur, wobei je ein Drittei des Volumens von Poren, Metall 
und Keramik eingenommen wird. 

FQr die Kathodenschicht N stehen eine Reihe von 
Mischoxiden des Typs ABO3 aus der Gruppe der Pe- 
rowskite als Material zur Verfugung. Die bestimmten, 
kristallographisch definierten Positionen zugeordneten 
Komponenten A und B konnen dabei von jeweils einem 
Element gebildet werden oder eine st6chiometrisch ex- 
akte Mischung mehrerer Kationen darstellen. Beispiels- 
weise kann A ausgewShlt sein aus Lanthan, Strontium 
und Kalzium, wahrend B fQr Mangan, Kobalt oder Nik- 



kei stehen kann. 

Die einzelnen funktionellen Schichten eines NlP-Ver- 
bundkorpers werden vorzugsweise als GrQnfolien lami- 
niert, wobei sich durch die gute Laminierbarkeit der 
5 nach dem Solufill® Verfahren hergestellten Folien be- 
sondere Vorteiie ergeben. Moglich ist es natilrlich auch, 
die einzelnen Schichten nach unterschiedlichen Verfah- 
ren herzustellen, oder gegebenenfalls vorzusintem. Ins- 
besondere die bipolare Schicht I kann eine hdhere Sin- 

10 tertemperatur von beispielsweise leOO^'C erfordern, so 
daB sie vorzugsweise einzeln vorgesintert wird. Die 
Dichtigkeit der bipolaren Schicht I laBt sich zusatzlich 
mit einem CVD- Verfahren erhShen, mit dessen Hilfe 
gegebenenfalls noch vorhandene Poren mit Yttrium- 

15 stabilisiertem Zirkonoxid YSZgefullt werden. 

Fur die Herstellung eines PEN-Verbundkarpers kdn- 
nen die gleichen Verfahren verwendet werden wie fiir 
die Herstellung des NIP-Verbundk6rpers. Die Elektro- 
lytschicht E besteht vorzugsweise aus YSZ, ist wegen 

20 der elektrischen Leitfahigkeitsverluste mdglichst diinn 
und soUte zur Abdichtung der verschiedenen GasrSume 
auch gasdicht sein. Nach dem Solufill-Verfahren herge- 
stellte funktionelle Schichten bringen wegen ihrer guten 
Laminierbarkeit auch hier Vorteiie. AuBerdem werden 

25 damit gute Grenzflacheneigenschaften zwischen den 
unterschiedlichen Schichten und insbesondere ein guter 
elektrischer Kontakt erzielt 

Die funktionellen Schichten des PEN-Verbundkdr- 
pers konnen als Griinfolien gestapelt und zum Verbund- 

30 korper verpreBt werden. Etnzelne Schichten und der 
Verbundkdrper selbst konnen bei ca. 1300*C vorgesin- 
tert werden. Ein vorgesinterter Verbundkdrper laBt sich 
nachtraglich durch ein CVD-Verfahren mit YSZ abdich- 
ten, um gegebenenfalls noch vorhandene Poren mit 

35 YSZ aufzufullen. Dabei wird gleichzeitig die Grenz- 
schicht zwischen der Elektrolytschicht £ und der Ano- 
denschicht P stabilisiert, und die Grenzschicht zwischen 
Elektrolytschicht E und Kathodenschicht N verbessert 
Vorgesinterte Einzelschichten werden vorzugsweise 

40 mit dem Material der benachbarten Schicht bedruckt, 
bevor der Verbundkorper hergestellt wird, um eine gute 
Interdiffusion und eine verbesserte Haftung zu gewShr- 
leisten. 

Die Gastransportschichten werden aus dem Material 
45 der entsprechenden benachbarten Elektrodenschicht 
hergestellt, bestehen also beispielsweise aus einem 
YSZ/Nickel-Cermet oder einer entsprechend modifi- 
zierten ABOa-Verbindung. Die Gastransportschicht 
GmuB zur ErfuUung ihrer Funktion entweder entspre- 
50 chend poros sein oder vorbestimmte Gaskanale aufwei- 
sen. 

Eine gewunschte Porositat der Gastransportschicht 
G kann in einfacher Weise hergestellt werden, indem 
man der gewQnschten PorengrSBe entsprechende 

55 brennbare Kiigelchen in gewiinschter Menge dem der 
Keramikherstellung dienenden Schlicker beimischt Die 
zum Beispiel aus Kohlenstoff oder Kunststoff bestehen- 
den Kugelchen verbrennen spatestens beim abschlie- 
Benden Sintervorgang und hinterlassen die gewQnsch- 

60 tenPorea 

Gaskanale aufweisende Gastransportschichten G 
konnen auch durch Extrudieren von GrQnfolien herge- 
stellt werden. 

Besonders vorteilhaft werden die Gaskanale in der 
65 Gastransportschicht G aber nach dem sogenannten 
Lost Wax- Verfahren hergestellt Ahnlich dem beschrie- 
benen Verfahren zur Einbringung von Poren wird dazu 
eine entsprechend Form aus einem leicht ausbrennba- 
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dann.daO die Kanalstrukturen m d!r S G^JS? , geeignete FoSung dSSs* 

portschichtGmitKumtstoffKausgefiUItsbdl^^^ ' kaiin dies ausgeglichen werden. 

keine Deformation der GastransplmScht G Ein weiterer Aspekt des erfindungsgemaBen Verf.h 

spaterenZusammenpressenzumStaS^^^ rens b t rf^t die nachtragliche Abdif hfTg d« flrtf± 

den muB Em weiterer Vorteil des lost-wax-VeSei ?vnT ^^t".!"' ^'^'^ bereits beschr ebenS 

bestelit darin. daB sich damit auch komplSerterf r « ^ « ' EVD-Verfahren mit YSZ, damit dfe Brenn 

kandstrulcturen.beispielsweisefarSS SLg^^ " ^ J^^^' den BreraSfzeSensS 

genstromprinzip bei der Gaszufflhn^gT^etn fa" n~ef S^h" Td'"^^^^ 

h1 ; ^^N-Verbundkarper mit dazwischenlieeen- v^i^lZ - T^^.}^'^^ abzudichten. Das CVD/EVD- 
ten biektrodensciiicliten bestehenden Material ubpr,.in "nterschiedUche Ftihrung der fur die Absclieidun<r «. 

benenfalk komien die Einzelscliichten vorher Sr YS7^hS'?i°"'^^ ""d ZirkoniZS 

wie besclmeben mit entsprechendem Material bed^rWt ,YSZ-Abscheidung aussdiUeSlich dort bewerS.vtn 
werden. Der abschUeBende Sintei^Jorgan" t^^^ '° ^? ^ase mitebander m K^nS^^^^^ 

Shf r "t^"?*'** "•^''"een Temperftur dk I40o' C ^^P>«'^^««\^,"ndichten SteUea In einfS wS 

d^n tin ^^'"^.""gsgemaB sehr dunn ausgef uhrt wer- Frfr Ifn. * ^ ^"sgefuhrt werden mussea 

V*. ^''"^^^ den beiden GastJansMrt .^i a- """^ene Betriebstemperatur von 8M«C 
hS^LT'f" dem ySbuS^pe; Be 2ct iSllo '''' ?«'^»^°'y*^'=''icl,f beispfeZSim 

b„°„?.'"'"""*='' aus nur zwei unteSSich» Ve!" f- mechanische Stabilhit b«£en 

e.Sr=^ ~SU?eife^^^^^ 

»f m^^Srn«^^^^^^^ i Verfabren znr Her^tellung einer integrierten 

S/n-i P*^^K'^ Anordnung der unterschiedlichen «, iT "5^^*^^'^" zummdest eines planaren Ver- 

n Oder GegenstrorSpSS bundkSrpers (NIP, PEN, GIG) aus dreUunk- 

fciS. ^ """^ eingehalten weSen S ^^^^^ J^de der Schich«n 

Wni? "1 """J" geradlinige und ?elS keramische Granfolie ist und nSSens 

5em Z ef ^°^dnung der GaskanSle. Diese fol^!^ ''^^"^^ die ausgewS Ist aJ 

?eTchmaBi?e"T«T'"''' ""'^ abliclierweise m6gliS es S^ri^^K^T'jL^^' '''P°'^« Schiiht « 

Brennstoffzelle verbraucht sich der B?ennstlffS rt - "bfreinanderUchten des oder der Ver- 

bundkorpermitgegebenenfaUsweiterenfunk- 
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tionellen Schichten zu einem Stapel, bei dem 
alternierende jeweils eine Elektrolytschicht (E) 
zwischen einer Anoden- (P) und einer Katho- 
denschicht (N) und daruber jeweils eine Gas- 
transportschicht (G) angeordnet ist, und 5 
— Verpressen und Sintem des Stapels zu ei- 
nem Brennstoffzellenstack. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, bei dem. die Ver- 
bundkorper und/oder funktionellen Schichten vor 
dem Obereinanderschichten vorgesintert werden. 10 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, bei dem im 
Stapel Qber den Gastransportschichten (G) jeweils 
eine bipolare Schicht (I) angeordnet wird 

4. Verfahren nach einem der Ansprflche 1 bis 3, bei 
dem der Brennstoffzellenstack nach dem Sintem 15 
mit Hilfe eines CVD- oder EVD-Verfahrens mit 
Yttrium-stabilisiertem Zirkonoxid (YSZ) abgedich- 
tetwirA 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, bei 
dem eine Elektrolytschicht (E) zwischen einer An- 20 
oden- (P) und einer Kathodenschicht (N) eingebet- 

tet und zu einem PEN- ( = positiv/Elektrolyt/nega- 
tiv), und eine bipolare Schicht (I) zwischen zwei 
Gastransportschichten (G) zu einem GIG- ( « Gas- 
transport/ICM/Gastransport) Verbundkdrper zu- 25 
sammengefugt werden. 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4» bei 
dem eine Elektrolytschicht (E) zwischen einer Ka- 
thoden- (N) und einer Anodenschicht (P) sowie eine 
bipolare Schicht (I) zwischen einer Anoden (P)- und 30 
einer Kathodenschicht (N) eingebettet und zu ei- 
nem PEN- bzw. NIP-Verbundk6rper (=» positiv/ 
Elektrolyt/negativ bzw. negativ/interconnection 
material/positiv) zusammengefugt werden. 

7. Verfahren nach einem der AnsprQche 1 bis 6, bei 35 
dem die Verbundkdrper und/oder funktionellen 
Schichten vor dem Obereinanderstapein insbeson- 
dere mit einem Siebdruckverfahren bedruckt wer- 
den, wobei als Druckpaste Anoden- und Kathoden- 
material oder eine Mischung aus Kathodenmateri- 40 
alA^SZ verwendet wird 

8. Verfahren nach Anspruch 5, bei dem der Stapel 
durch alternierendes Ubereinanderschichten von 
GIG- und PEN-Verbundkorpem aufgerichtet wird 

9. Verfahren nach Anspruch 6, bei dem der Stapel 45 
durch alternierendes Ubereinanderschichten von 
Verbundkorpern (NIP, PEN) mit Gastransport- 
schichten (G) erzeugt wird, wobei als Reihenfolge 
PEN/Gastransportschicht/NIP/Gastransport- 
schicht/PEN . . . usw. eingehalten wird. 50 

10. Verfahren nach einem der vorangehenden An- 
spriiche, bei dem das Sintern des Stapels mit Hilfe 
eines kontroUierten Temperaturverlaufs durchge- 
fuhrt wird, so daO der VoIumenschwindungsprozeB 
der noch nicht fertiggesinterten keramischen funk- 55 
tionellen Schichten und/oder Verbundkorper linear 
mitderZeit ablauft 



Hierzu 2 Seite(n) Zeichnungen 
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